






































第 3章 3 次周期分極反転構造の形成
LiTa03周期状分極反転構造の実現を目的として、新たに提案した選択プロトン交換法
について述べるとともに、 SHGデバイスへの適用について考察を加えている。






ことを確かめている。さらに、形成された分極反転構造を用いて、 Li Ta03 により初めて
光導波路型SHGデバイスを試作し、青色光の発生に成功している。
第 4章 l 次周期分極反転構造の形成
第 3 章で提案した選択プロトン交換法を用いて、 1 次周期分極反転構造を実現するた
め、分極反転形成メカニズムについて種々考察を加え、その結果を基に瞬間熱処理法を








LiTa03 における l 次周期分極反転構造の形成方法を確立している。
本研究において開発された瞬間熱処理法により、 LiTa03 における l 次周期分極反転構
造の形成が初めて可能になった。形成された分極反転構造は、短周期で深い形状をとり、
高効率SHGデ、パイスの作製に適していることを示している。
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ーチとしては、 A1 GaI nP:系化合物半導体を用いた 630""'680nm帯の赤色半導体レーザがあるが、
材料特性の制約から短波長化は、ほぼ570nmが限界とされている。また青色ないし緑色を発












高出力化が容易になり、第 2 高調波発生(以下SHG とする〉デバイス開発は新しい局面を迎
えた。アプローチとして、共振器型SHGによる変換効率の向上4)、あるいはプロトン交換
LiNb03光導波路を用いた青色光発生5 )などが示され、材料的にも有機非線形材料の開発が
行われる 6) など、研究が再び活発化した 7 )。この流れは現在に引き継がれ、共振器型SHGは
緑色光発生用デバイスとして光ディスク等への応用が検討されている 8 )。 また光導波路型
SHGデバイスにおいても、高効率化を目的としたアプローチが行われ、 KTP(KTiOP04) ，
LiNb03 ，および本研究に示すし iTa03 を用いた新しいデ、パイス開発による変換効率の大幅な向
上が達成されたト 11 )。さらに、筆者等によって開発されたSHGデ、パイスを用い、半導体レ
ーザ光の波長変換による高出力青色光の発生 12 ・ 13) などが報告されるに至り、 SHGによる波
長変換技術は実用化を目的とした新たな段階に入っている 14) 。







1. 2. 1 高効率化技術
非線形媒質中に出力 Pw の基本波が入力したときのSHG変換効率 η は、基本波の減衰が無視
できると仮定すると、以下の近似式(1. 1) で表すことができる 16) 。
η= Cd2 L2 (Pw/S) ・ [8i n (il(3 L/2) / (il (3 L/2) ] 2 (1-1) 
1960 
ここで、 η は変換効率、 d は非線形光学定数、 L は相互作用長、れは基本波の光強度、 S
はビーム断面積、 il {3は基本波と第 2 高調波の伝搬定数差、 C は基本波波長および屈折率
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ある。位相整合 とは、 基本波が非線形媒質中を伝搬した際、発生する非線形分極波 (SHGの
場合は 2<欠の非線形分極波〉の位相が、第 2 高調波の位相と一致す ることであり、基本波
の伝搬定数{3 w と第 2 高調波の伝搬定数 {3 2w の関係が次式(1. 2) の条件を満たす必要がある。













力が得られるレベルまで向上させるのが困難である、 1 )、 2) の方式では青色光までの
短波長化が可能な材料が限ちれているため実現が難しい、等の理由による。
4) 擬似位相整合法 (Q PM: Quasi Phase Matching) は、非線形グレーティングにより位相















この条件は、 基本波 と 第 2 高調波の実効屈折率が等しくなることと等価であり、屈折率の
波長分散のため一般的に は満たされない。そこで、表 1. 1 に示したように光導波路を利
用した位相整合法が提案されている。
表 1. 1 位相整合方式の比較
結合モード 位相差補償 長所 短所
導波モード 短波長化:難複屈折位相整合法 + 複屈折率差 構造が簡単 許容度 : 狭い導波モード
モー ド分散 導波モード 導波モード 短波長化 : 難+ 構造が簡単 許容度:狭い位相整合法 導波モード 間分散特性
チェ レンコフ放射型 導波モード 導波モード 構造が簡単 変換効率:低い
位相整合法 + 放射モード 短波長化:容易 集光特性:劣る放射モード 間分散特性 許容度:広い
擬似位相整合法 導波モード 非線形グレ 高効率変換 作製:難導j皮+モード ーテイン夕、 短波長化:容易 許容度:狭い
1 )複屈折位相整合法は光導波路の複屈折性を利用 し て、偏光の異なる導波モード間で
伝搬定数を一致させる方法である 1 8 ， 1 9) 。この方法はバルク材料で一般に行われている方
法であるが、複屈折の大きな材料でしか利用できない。
2 ) モー ド分散位相整合法は光導波路のモード分散を用いて、次数の異なる基本波と第
2 高調波間で、 伝搬定数を一致させる方法である 20 ， 21 )。 複屈折位相整合法と組み合わせ
a斗& ??
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材料が、 現在最も実用化に近い。表 1. 2 に高い非線形光学定数を有する無機非線形材料
のうち、光導波路化の報告があるものの諸特性を示す。
表 1. 2 非線形光学材料の比較
いるため、安価で大きな結晶が入手可能である。しかしながら、光損傷しきい値が低いた
め高出力化が難しいという材料的な問題がある。
LiTa03 は LiNb03 と同じく三方晶系の一軸結品であり、表面弾性波デバイス用の基板とし
て実用化が進んでいる。また、 LiNb0 3 と同様に大型結晶が引き上げられている。その特長
は非線形光学定数がL iNb03 と同様に大きいこと、吸収端が短波長領域 (280nm) にあり、紫
外までの変換が可能であること、さらに光損傷が起こりにくいことなどがある 28) 。また、








KNb03 は、斜方品系に属する 2 軸結晶であり、大きな複屈折を利用して、波長840nm以上
の基本波との位相整合が可能である。バルク結晶状態で外部共振器構造を利用した高効率






LiNb03 LiTa03 KTP KNb03 
3m 3m mm2 nlm2 結品構造 一軸性 一軸性 二軸性 二軸性
d31 =6.5 d31 = 1 .7 d31 =6.5 d31 = 16 
非線形光学定数 d32=5.0 d32= 18 
(pm/V) d33=40 d33=26 d33=14 d33=27 
透過波長領域
0.33-4.4 0.28-4.4 0.35-4 0.35-4 (μm) 
no=2.15 na=1.75 na=2.22 屈折率 no=2.25 nb=1.76 nb=2.26 (λ=830nm) ne=2.17 ne=2.16 
nc=1.85 nc=2.12 















認にとどまっていた3 1. 32) 。ところが、微細加工技術の進歩と、いくつかの非線形材料に
おいて開発された分極反転技術により、 1980年後半に入って再び研究が活発化した。
報告されている光導波路型のQPM-SHGデ、パイスとしては、 L iNb03 基板を用いたものが多い。
1989年、 Lim等は Ti拡散33) を利用してい Nb03基板に周期状分極反転構造を形成し、光導波
路型のQPM-SHGデ、パイスを初めて実現している 34) 。その後、 Li 外拡散35) 、 S iO:~ 装荷誘起
36) 、電子ビーム直接描画37 ， 38 )などを利用した分極反転技術が開発され、これらの技術を







SHGデバイスを作製し、変換効率 100児/W (素子長 5mm) を達成した。 KTPは光損傷しきい値が
寓く、高効率、高出力特性を実現しており、 Ti: A1203 レーザを用いて出力28mWの青色光が
得られている。



















表 1. 3 Li Ta03分極反転技術の比較
方法 特長 課題
電界印加法 熱処理 短周期化+ 電界印加 高非線形性
RFチョクラル 結晶引き上げ 深い反転形状 均一性スキー法 量産化
電子ビーム法 電子ビーム照射 深い反転形状 均一性量産化
プロトン交換法 プロトン交換 均一性 周期構造+ 熱処理 大面積(量産化)




方法であり、 1986年に Wang等によって報告された41 )。結晶を引き上げる際に、高周波加熱
による周期的な温度分布をつけ、分極を 7. 8μm周期で反転させた。バルク状態で、1.06 
μmの YAG レーザの波長変換により緑色光の発生を確認しているが、変換効率はO.Ol%/W以
下と小さい。本方式はし iTa03 を用いたSHGデ、パイスに関する唯一の報告であるが、 QPM-SHG
デバイスが必要とする均一な周期構造を長い距離に渡って形成するのが困難であるため高
効率化が難しい、また、大型結品の育成が難しく量産化が困難である、等の問題がある。
3) 1986年にHaycock等は400 0C に加熱し、 900V/cmの電界を印加した状態で、電子ビーム





43) 。 LiTa03基板を安息香酸中でプロトン交換し、その後、基板のキュリー温度近傍 (570""




上述したように L iTa03 における、各種分極反転方法について比較、検討を行った結果、







• L i Ta03 を用いた導波路型SHGデバイスが存在しないため、青色SHG光発生特有の問題が
が明らかにされていない。
などの問題である。
1.3 第 2 高調波発生デ、パイス研究の問題点
目的とする SHGデ、バイスを実現するため方式、材料、作製方法の見地より比較、検討した









• L iTa03 における l 次周期分極反転構造を形成する技術が開発されていない。
-分極反転構造はもとより、高効率変換を達成するためのデバイス構造の設計および作
1.4 本研究の目的と課題
本研究の主たる目的は、 LiTa03 における、 1 <欠周期を有する分極反転構造の形成技術を
提案し、確立すること、そして、その確立された技術を用いて、 LiTa03 を用いた光導波路
型QP門-SHGデバイスを開発することである。









以上の課題が解決され、均一な 1 次周期構造を有し、低損失の分極反転構造が L i Ta03 
光導波路内に形成可能になれば、 SHGデ、バイスの基本構成要素となり、高効率、高出力特性











第 2 章では、 LiTa03 を用いた光導波路型QPM-SHGデ、パイスの基本設計について述べる。本














転構造の諸特性を明らかにし、本方式により周期 ll ，u m の 3 次周期分極反転構造が形成で
きることを確かめている。さらに、形成された分極反転構造を用いて、 Li Ta03 により初め
て光導波路型SHG デ、パイス を試作し、青色光の発生に成功している。











状の制御性について明らかにし、 LiTa03 における l 次周期分極反転構造の形成方法を確立
している。
本研究において開発された瞬間熱処理法により、 Li Ta03 における 1 次周期分極反転構造
の形成が初めて可能になった。形成された分極反転構造は、短周期で深い形状をとり、高
効率SHGデバイスの作製に適していることを示している。























第 7章では、第 2 章から第 6 章までの研究成果を総括し、本研究で得られた結論と将来
展望について述べている。
一 12- 門〈U??


















2. 2. 1 構成
図 2. 1 に周期状分極反転構造を用いたQPM-SHGデバイスの構成を示す。ここで、デバイ
スの座標軸を、光導波路の伝搬方向を z 、基板に垂直方向を x と定める。デバイスは周期
A毎に形成された分極反転部と、分極反転部に直交するように形成された光導波路より構
成される。光導波路に入力された波長 λ の基本波Pω は、周期状分極反転構造により光導
波路内を伝搬する波長 λ/2 の第 2 高調波 P2ω に変換される。このとき、 Pω から P2ω
への一方的なパワーの移行が行われる条件を擬似位相整合条件といい、分極反転周期A に
より決定される特定の基本波波長においてのみ成立する。光導波路を利用すると Pω を狭
















2. 2. 2 原理
擬似位相整合の一般的な原理について説明する 45) 。非線形媒質中を基本波(波長 λ1 、
周波数 ω1 )が伝搬すると、媒質の有する 2 次の非線形感受率により、非線形分極波が発生
する。非線形分極波は基本波の伝搬にともない発生し、基本波と同じ伝搬速度(基本波に
対する媒質の屈折率 n1 で決定される〉を有する。非線形分極波は、屈折率 n2 (第 2 高調
波に対する屈折率)に依存する伝搬速度を持ち、方向性を持たない第 2 高調波(波長^ 2= 







n2> n 1 の関係が成立し、基本波と第 2 高調波は異なる位相速度を有するため、性より、
このため、第 2 高調波の増大は発生せず、第 2 高調波と基本波はパワーの移行を繰り返す。
このときの振動の2 の (d) に示したように sin 2 で振動するロ図 2.第 2 高調波のパワーは、Waveguide 






2 の (b). (c) に示すように
るため、基本波と第 2 高調波の位相のずれが m' Lc ごとに相殺され、基本波から第 2 高調
そのため、第 2 高調波から基本波
3 の場合を示すが、分極を 2m' Lc周期で反転させると非線形分極の方向が反転す
つまり非線形光学定数の符号が 2m' Lc周期で反転するため、基本波から第 2 高調波への
3 に示すような、均一周期Aの分極反転グレーティング内を伝搬する、基本波と
擬似位相整合法とは、基本波と第 2 高調波の位相差を、非線形媒質の分極を周期 2m'
へのパワーの移動がなくなり、第 2 高調波の平均的パワーは伝搬距離とともに増大する。
Lc ごとに反転させる非線形グレーティングによって補償する方法である。図 2.
手Aω(z) = -j K d(z) BL(l}(州市)叫(-j 2K z) ウ，、"、
az 
図 2.





第 2 高調波は、次のモード結合方程式で記述できる 45) 。










ニ 1 , 
2. 
光導波路型擬似位相整合SHGデ、バイスの構成図







(c) m = 3 は 3 次の擬似位相整合状態、
• 
LENGTH 
































ここで、 AW (z) , B2w (z) は基本波と第 2 高調波の電界振幅、 κ はSHG結合係数であ
る。 Kは基本波と第 2 高調波の伝搬定数差であ り、次式で表さ れる。 d(z) 
dO 
2 K= ß2 ω- 2 ﾟw (2-3) 
0 1--…・・-・・・4 ・・・...・一.. ~ ...…・..・............................. .. ...... ι.. _-- ... ... ・・・ 」 ・…..・ ・・・・・・ 置 ー.................
ここで、 ω は基本波の周波数、 n は導波モードの屈折率、 8 は伝搬定数で、添え字 ω 、
2ω はそれぞれ基本波と第 2 高調波を表す。 d (z) は、周期的に変化する SHG係数である。
ここで、 SHG変換効率があまり大きくなく、基本波の減衰が小さいと仮定すると、 Pø=
IA(O) j2=IA(z) 1 2 の関係が成立し、式 (2-2) より、距離しにおける第 2 高調波
の電界振幅 B (L) が求まる。 B (L) を K の関数で表すと以下の式で表される。
-dO 
z 
O 八J2 八 L 
図 2. 3 非線形光学定数の伝搬距離依存性
内)=寸十ωPo exp(j 2 K z)dz (2-4) 2. 3 光導波路型デ、バイスの設計
光導波路は、長い相互作用長と高い導波光強度密度を達成することができるため、高効
率の波長変換が可能になる。本節では、前節で導出した QPM変換効率の理論式を光導波路型
QPM-SHGデバイスに適用し、 Li Ta03 光導波路型SHGデ、バイスの基本設計を行う。
ここで、 L は相互作用長である。また式 (2-4) より第 2 高調波の光強度は
4K2dipi 
I B ~<U(K ， A) 12 = .~ ~~t!.{ 1 -cos(2a K A)-cos[2K( l-a)A] 
K-
in2(N K A) +cos2(K A)} ~I 内
sin~(K A) 







46) 。ここでは、光導波路の屈折率分布を図 2. 4~，こ示す様に幅WWG、厚み d WG のステ、ソプ
状と近似し、電界分布を求めた。導波光は TM-likeモードとした。計算結果の一例を図 2.
4 に同時に示すが、基本波と第 2 高調波では異なる電界分布を有することが分かる。
得られた電界分布により、 QPM-SHGデバイスにおける結合係数 κ が求まる。基本波と第 2
高調波は導波路内で異なる電界分布をとるため、結合係数 κ を求めるには、基本波と第 2
高調波のそれぞれの導波モードの電界分布と周期状分極反転構造との重なりを計算する必
要がある。ここでは、簡単のため分極反転部の構造を図 2. 4 に示す様に幅WDO門、厚み
(2-5) 
ここで a はデューティ比である。 a =0.5のとき、第 2 高調波の光強度はK=π/mA(m
= 1 , 3 , 5.. .)において、ピーク値 P SHG をとり擬似位相整合条件が成立する。各ピ
ークの最大値 PSHG および半値全幅 ð. Kl/2 は、以下の式で表される。
PSHG= (2 PøκdøL/mπ) 2 (m=l , 3 , 5 ・・. ) (2-6) 
ム Kl 〆 2=2. 78/L (2-7) 
式 (2-6) からわかるように、 SHG変換効率 η は PSHG/PØ で表され、 η を基本波の光強度で
割った値 η/Pø (=PSHG/PØ 2 ) は各デバイスの固有の値となるので、これを規格化変
換効率と呼び、デ、パイスの特性評価の目安として一般に用いられている。
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d 00門の矩形状と近似すると、光導波路型QPM-SHGデバイスの変換効率[式 (2-6) ]における
結合係数 κ は以下の式で表される<1 7) 。
幅は式 (2-7) で表される。 1 次の位相整合条件で最大の変換効率が得られ、変換効率は式




ns2=A+B/ C).2_C) -D).2 (2-9) 
ここで、 E は導波光電界モードプロファイル、 μ と ε8 は各々真空中の透磁率と誘電率、 N
は実効屈折率、 ω は光の角周波数、 d 00門は分極反転部の厚み、添え字 ω 、 2ω は各々基本
波と第 2 高調波を表す。また、式 (2-5) におけるデ、ューティ比はWDOM/Aで表される。
Waveguide 
A B C D 
n 。 4.49103 0.0906352 O. 0357755 1. 06504 x 10-4 




λ(nm) は真空中の波長である。この分散関係をもとに、式 (2-3) を用いて 1 次の位相整合条
件より求めた分極反転周期と位相整合波長の関係を図 2. 8 に示す。波長O. 8μm帯の赤外
半導体レーザの波長変換を行うには、 l 次周期で、3--4μm 、 3 次周期で 9"-' 12μmの周期構
造が必要となることがわかる。
2ω 
(2PO K dO Un)2 
図 2. 4 デバイス構造と TM-likeモードの電界分布















2. 3. 2 位相整合条件
デューティ比 a (=WooM/ A) =0.5 として、式 (2-5) より、伝搬定数差K と SHG変換効
率の関係を計算し、図 2. 5 に示す。 SHG変換効率はK=mπ/A Cm= 1 , 3 , 5 ・・ ・〉
でピーク値をとり、 m次の位相整合条件が成立することを示している。ピーク値の半値全
。
n 2π 3n 4π 5n 6n 
K 
図 2. 5 擬似位相整合特性
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WAVEGUIDE DEPTH (μm) 
1000 950 900 850 800 
。
C d W G (d 00 門)SHG変換効率の光導波路厚み依存性7 図 2.
?? ?，，，‘、WAVELENGTH 
m= l, WWG=4μm ， (ム n は波長0.6328μm における導波路と基板の屈折率差、
1\ =4μm ， L = 10mm) λω= 0.435μm 、λω= 0.87μm 、
位相整合波長の分極反転周期依存性
m=3 は 3<欠の擬似位相整合〉Cm= 1 は 1 次の擬似位相整合、
6 図 2.
INVERSION DEPTH: 1 . 8μm 
6n=0.018 
















光導波路構造3 3. 2. 
300 光導波路の構造は、導波光の強度だけでなく、光導波路を伝搬する導波モードプロフア
イルに変化をもたらすため、式 (2- 8) で表される κ における導波モード問の重なりに影響を
4 に示すデバイスこのため、変換効率は光導波路形状に顕著に依存する。図 2.与える。
ここでは、光導波路構造の断面構造モデルをもとに式 (2- 6) • (2-8) を用いて解析を行った。
デューティ比 a を 0.5、分極反転厚みがSHG変換効率に与える影響を明らかにするため、
d DO門が光導波路厚み dωG に比べ充分深いと仮定し、光導波路厚み d WG の変化と SHG変換効
率の関係を求めた。光導波路幅は4μm とし、厚み方向の屈折率分布を等価屈折率法により
T M-l ikeの基本モードとし、求めた。計算に用いた光導波路は基本波、第 2 高調波ともに、
WAVEGUIDE DEPTH (μm) 非線形光学定数はLiTa03 の SHGテンソル中で最大のd33 (ニ 2. 3X 10-
22 F/V) を用いた48) 。基本
プロトン交換光導波路の屈折率増加分波および第 2 高調波に対する光導波層の屈折率は、
C d DO 門=1. 8μm)SHG変換効率の光導波路厚み依存性8 図 2.が波長に依存すると仮定し、 He-Ne レーザ(波長 :0.6328μm) における屈折率変化 ßn を
m=l. Wwo=4μm ， (ム n は波長0.6328μmにおける導波路と基板の屈折率差、基に以下の式により計算した。
1¥ =4μm. L = 10mm) え 2101=0. 435μm 、入凶 =0.87μm 、














しかし、L\ n が0.016のとき光導波路厚みが1. 8μm程度で変換効率が最大になる。くなる。
これは、光導波路がカットオ厚みが1. 5μm付近以下になると、変換効率が急に減少する。
フに近づいたためである。次に、分極反転構造の厚み d 00 門を SHG変換効率が最大になる光
図導波路厚み1. 8μm としたときの、光導波路厚みと SHG変換効率の関係を同様に計算し、
d 00 門=d 00 門 >dωG の場合に比べ、dωG の増大による変換効率の減少は、8 に示す。2. 
またム n が0.016のとき 200児/W以上の変換効率を得るには厚み1. 8μmのほうが大きい。




DUTY RATIO し、1. 8μmの分極反転厚みに於いても、深い分極反転構造とほぼ同等の高効率化が可能で
SHG変換効率のデューティ比依存性9 図 2.あることを示している。高効率化には導波路厚みの最適化が要求される。
Cmは擬似位相整合の次数〉L\ n が変化した場合の光導波路厚みと SHG変換効率の関係を同時に8 は、2. 7 , 図 2.
ム n が増加すると、導波光パワー密度の増大が図れ、同時にカットオフ厚み示している。
が減少するため、 SHG変換効率が増加する。 200先/W以上の変換効率を得るには、最低でも




















分極反転構造4 3. 2. 
9 分極反転のデューティ比WOO 門 /A と SHG変換効率の関係を式 (2-5) より計算し、図 2.
デューティ比のデューティ比O. 5で最大値をとる。に示す。奇数次の周期構造に対しては、
デューティ比m=l の場合、最適化ができないことによる変換効率の低減は顕著であり、
5 4 2 3 




デューティ比0.5、光導波路厚み d WG を1. 9μm として、帽WOOM の制御が必要になる。次に、
1 0 に示す。分極反転厚分極反転厚み d OOM と SHG変換効率の関係を計算した結果を図 2.
SHG変換効率の分極反転厚み依存性1 0 図 2.みが1. 9μm以下になると SHG変換効率が減少する。十分な分極反転厚みが得られない場合
m=1. WWG=4μm. (ム n は波長O. 6328μm における導波路と基板の屈折率差、d OOM が1. 4μm になると変換効率は 112 に、 l μmになるとのSHG変換効率の低下は著しく、






1 1 に示て、最大SHG変換効率の 90児以上の値が得られる分極反転厚みの値を求め、図 2.
必要とされる分極反転厚みは1. 8μmす。同図より、光導波路厚みが1. 9μmにおいては、
1 2 に示す。このときの厚み方向の光強度分布を図 2.また、以上であることがわかる。
同図から分かるように、第 2 高調波の光強度分布は、基板表面から厚み1. 8μm付近にかけ













。 5 4 3 2 を与えないことを示している。以上の結果より得られた Li Ta03 光導波路型QPM-SHGデバイス
l に示す。構造の設計値を表 2.
WAVEGUIDE DEPTH (μm) 
分極反転厚みの光導波路厚み依存性
(WWG = 4μm ， Àw = 0.87μm ，入 2w = 0.435μm ，ム n=0.016)
1 1 図 2.
光導波路型擬似位相整合 SHG デ、バイスの設計値
分極反転構造 光導波路
周期 3--4μm 厚み 1. 8μm 
厚み > 1. 8μm 幅 4μm 











3 o 1 2 
Inverted region 






(WWG = 4μm ， dωG= 1. 9μm ， λw = 0.87μm ， λω= 0.435μm) 












第 3 章 3 次周期分極反転構造の形成
3. 1 緒言
QPM-SHGデバイスを実現するには、均一な構造を有する短周期分極反転の形成が必要であ
る 5 Ø) 。しかしながら、現状ではこのような分極反転構造を形成する技術がし iTa03 において





















して安息香酸を用い、 200"-'248 oc の温度でLiNb03 、し iTa03基板を熱処理すると酸中のr と基
板中の Li+ が交換され、基板表面に屈折率の高いプロトン交換部が形成されるら 1) 0 L iTa03 
中の L i+ と安息香酸中のrの交換は以下のように生じる 52) 。
-29-
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LiTa03+ (C6H5COO) よ +W x → Li(l-x) Hx Ta03 十 (C6H5COOLi)x (3-1) LiNb03 における低損失で均質な光導波路を作製する方法として、ピロ燐酸によるプロト
ン交換が提案されている 53) 。 LiTa03 のプロトン交換にピロ燐酸を利用することにより均質






従来の安息香酸による方法(熱処理温度く 240 0C) に代わり、ピロ燐酸の適用が有効である。
プロトン交換は図 3. 1 に示す実験系を用いて行った。ピロ燐酸を石英ビーカに入れヒー
タにより加熱を行い一定温度に保つ。次に、ホルダーに固定したサンプルを液中に投入し、
処理時間が終われば、溶液から取り出し、 7j( i先を行う。

























Sample Holder Oven 
100 
100 200 300 400 500 600 700 
DEPTH(nm) 
図 3.2 SIMS によるプロトン交換層のH濃度およびLi濃度の深さ方向プロ
ファイノレ
ミ""， 3. 3. 1 屈折率変化および形状LiTa03基板に対して、ピロ燐酸を用いて形成したプロトン交換層の屈折率変化量を評価
した。分極反転の形成が可能な Z板LiTa03 をピロ燐酸中で2600C 、 6時間熱処理しプロトン
交換層を形成した。試料の最大屈折率変化量を通常用いられているプリズム結合法により図 3. 1 プロトン交換処理実験装置
ー30- -E・E・­丹、υ
一一--二一一一一一ーで二二二孟孟二二二二
低い値であり、拡散定数の小さな LiTa03 において、 L iNb03 と同等のプロトン交換処理を行求めた55) 。屈折率変化は0.014程度であり、 LiNb03 に比べー桁小さい値であった。
うには、高温のプロトン交換処理が必要となることを示している。次に、 SIMS(Secondary Ion Mass Spectrometry) により、 L iTa03 プロトン交換層の厚み方
6 
1 次イオンとして酸向のH濃度分布形状を測定した。 SIMS測定には加速エネルギー 12keV、







3 布形状測定が評価できなくなった。 L iTa03 は焦電性が強く、大きなチャージアップを引き
また、 SIMSによるプロトン交換層の厚み (0.2μm) は、起こすことが原因と考えられる。









2 3. 3. 
ブプリズム結合法によりプロトン変換層の厚みを測定した。のプロトン交換層を形成し、
プロトン交換時間に対するプロトン交換厚み依存性3 図 3.3 に示す。処理温度は260 0C 、 300 0C 、 330 0C であロトン交換時間に対する厚みの関係、を図 3.































プロトン交換層の厚み dPE (μm) を求める次式が得られる。
t J 1/2 の関係、を満たす。
dPE=2 [D (T) .tJ 1/2=6.81X 1Q3 t 1 ノ 2 exp (-4.73 X 103 /T) 
t はプロトン交換時間である。拡散定数の温度依存性を図 3.
(T) = Daexp (-Q/RT) 









3. 4 Li Ta03 における分極反転
LiTa03 は、 3 方晶系のぺロブスカイト構造を有する強誘電体結晶で、ストイキメトリ組






LiTa03 の結晶構造は、酸素 8 面体が、その隅を共用してつながった構造をとり、 Li. Taが
それぞれ酸素 8 面体の中心に位置する。 Li Ta03 の自発分極は、 Li の位置が酸素 8 面体の中
心から C軸方向に 0.05nm程度ず、れることによって生じる 3710 つまり、 Li-O-Li-Oのつなが
りが歪むことにより、自発分極が発生するため、自発分極の方向は C軸方向にのみ存在す






プロトン交換法による LiTa03分極反転の形成が報告されている。 L iNb03 における分極反
転の発生が、基板表面に形成したLi濃度の低下に起因するとの考察より、 LiTa03表面にプ
ロトン交換によるし i濃度の低い部分(プロトン交換部〉を形成し、これを熱処理すること
により分極反転の形成を行っている 43) 。形成された分極反転層厚みは数10μm に達し、分
極反転層はプロトンの熱拡散と同時、またはそれ以上に拡大すると推察されている。周期
状の分極反転構造の形成には、分極反転部の拡大を抑圧する技術の開発が必要である。
3. 5. 1 作製方法
ピロ燐酸を用いたプロトン交換により分極反転層の形成を行った。層状分極反転の作製
方法を図 3. 5 に示す。 (a)L i Ta03 をピロ燐酸中で260 0C で熱処理し、プロトン交換層を形
成する。 (b) 赤外線ヒータでLiTa03 のキュリー温度近傍で熱処理することにより分極反転層
が形成される。図 3. 8 に熱処理を行う実験装置を示す。赤外線ヒータ内に石英管を固定
Proton-exchanged region 
LiTa03 (a) Proton exchange 
Domain-inverted region 
(b) Heat treatment 




本節では、 3. 3 節で検討したピロ燐酸を用い、プロトン交換法による分極反転層の形











から拡散炉内に挿入す る。サンプルの挿入により拡散炉内の温度は200 0C 程度低下するが、
その後約 O. 80C /秒で上昇し、 5分程度で設定温度に到達する。 設定温度に到達後、所望の
時間熱処理を行い。その後、 室温中でサンプルを自然冷却させた。
より、分極反転層の厚みが増大し、 590 0C までは均一な厚みが得られている。 600l:におい
ては厚みのばらつきが僅かに見られ、 610 0C になると厚みは基板の半分近くに達し、境界都
は幅を持つ。これは熱処理温度がLiTa03 のキュリー温度(使用した基板のTc :604 0C) を越
えたためと考えられる。均一な厚みの分極反転形状を得るには590 0C 以下の熱処理が必要で
ある。
3. 5. 2 分極反転形状の観察
L iNb03 、 LiTa03 における、酸によるエッチング速度が土 Z および士 Y方向で異なる(一
面が +面に比ベエッチング速度が大きい〉ため、エッチング速度の違いより分極反転の有
無を確認できる 58 ) 。分極反転部の断面形状を観測するには、分極反転層を形成した後、基
板をY面に沿って光学研磨し、これをエッチングすることにより分極反転形状の観測が可
能になる。エッチング液としてはHF:HN03 = 2:1の混合溶液を用い 60 0C で 6分間処理した。分
極反転部の断面形状は顕微鏡観測により行う。熱処理温度を 550 0C --610 oC まで変化させて
分極反転層を形成した結果を図 3. 1 の断面顕微鏡写真に示す。熱処理温度 (a) 550 oC, (b) 
590 0C, (c)600 0C, (d)610 oC で、 10分間処理した後、観測は-y面より行った。熱処理温度に
(a) 
(c) 
3. 5. 3 結晶軸依存性
プロトン交換法を:t X ， y , Z面に施し、分極反転形成の可能性を探索した。各基板を
ピロ燐酸中で260 0C 20分間熱処理した後、 590 0C 10分間熱処理した。熱処理後、端面を研磨
した後エ、ッチングし、 Z板はY面より、また X ， y板に関しては Z面より分極反転層の観
測を行った。図 3. 8 に +z面にプロトン交換法を施したLiTa03基板の断面顕微鏡写真を
示す。:t X ， Y板にプロトン交換法を施した場合も同様の結果が得られ、 - 2面以外は分
極反転が形成されないことがわかった。
次に、 -z板の分極反転を形成し、これを:l: Y面より観測した。結果を図 3. 8 に示す。






(d) 図 3. 8 LiTa03 の断面顕微鏡写真 :+Z面にプロトン交換法を施した場合
(プロトン交換:260oC. 50分間、熱処理時間:600oC. 10分間)図 3. 7 分極反転層の熱処理温度依存性(熱処理温度: (a) 550 , (b) 590. (c) 600. 





(a) -Y face (b) + Y face 
図 3. 8 分極反転層の断面顕微鏡写真: (a) -Y面から、 (b)+ Y商からの観測
(プロトン交換:2600C ， 50分間、熱処理時間: 600 oC, 10分間〉
3. 6. 4 面内均一性
QPMに用いる分極反転構造は、大面積に渡る形状の均一性が要求される。そこでプロトン
交換法により形成される分極反転厚みの面内均一性を評価した。 20X20XO.5mmのサンプル
を、 260 0C 20分間プロトン交換し、 590 0C で 10分間熱処理した。形成された分極反転層を断
面より観測して、面内の分極反転厚みの均一性を測定した。分極反転は基板全体に形成さ









ことで、分極反転部拡大の抑制を試みた。 LiNb03で提案されている分極反転方法 (S i02 装
荷誘起法、電界印加法)、および、これらとプロトン交換法を組み合わせて、分極反転の
実験を行った。しかしながら、いずれの方法において短周期分極反構造の形成は不可能で













われており、 Au、 Si02 、 Ta205 、 Ta等がマスク材料として使用可能なことが報告されている
59-61) 。しかしながら、 LiTa03 におけるプロトン交換は、 Li Nb03 に比べ拡散定数が低いた
め、高温または長時間のプロトン交換処理を必要とし、 Si02 、 Ta205 等の酸化物マスクでは
充分な遮断効果が得られないという問題があった。また、 Auは LiTa03 との密着が悪く、処
理中に膜はがれが生じ使用が困難である。そこで、プロトン交換マスクとしてTaを用いる
ことにした。 Taは基板との密着性がよく、 HF 、 NaOH等でエッチングが可能である。また
LiTa03 の構成元素であるため基板に対して不純物になる可能性もない。
また、 Taへのパターン形成は基板への影響、パターン制御性等を考慮してCF 4 を用いたイ
オンエッチングにより行った。真空度3X 1O- 2Torr , RFパワー70Wの条件においてTa膜のエ
ッチングレートとして 10nm/minが得られた。







ストライプ状分極反転部の形成を行った。図 3. 1 0 に分極反転工程を示す。光学研磨さ
-39-
れた L iTa03 基板の -2面上に、厚み30nm の Ta膜をスパッタ蒸着装置を用いて堆積する。 J欠
に、 Ta膜上にレジスト (AZ1400-17) を 500nmの厚みで塗布し、紫外線露光装置を用いてレジ
(以降フォト工程とする〉さらに、 CF4 ガス中で、 3分間反応性ストパターンを形成する。
レジストをマスクとしてイオンエッチング CRFパワー70W、真空度3X 1Q-2Torr) を行い、
5μm • 
喜善ピロ燐酸中でプロトン交換を行う。次に、レジストを除去した後、Ta膜をパターン化する。
沸酸 (HF) と硝酸 (HN03 )の混合液中でエッチングしてTa膜を除去する。上記工程後に LiTa03 
、、.，，，仏U''t
、(a) 以上の工程によりストラのキュリー温度 C604 0C) 近傍で熱処理し、分極反転を形成する。
選択プロトン交換法により形成された分極反転部の断面顕微鏡写真1 1 図 3.イプ状分極反転部が形成された。断面観測を行うため、分極反転のストライプ方向はY軸
(b) 10μm 
(プロトン交換: 260 oC, 50分間、熱処理: 590 oC, 10分間)
1 2 
10 








PE : 260 O( 
HT : 590 0ζ 
















































HEAT TREATMENT TEMPERATURE COC) 
(プロトン交換:2600C . 50分間、熱処理 :10分間、
-43-









































































燐酸によるプロトン交換を 260 0C 50分間行った。
-42-
4 8. 3. 
3. 8. 5 3 次周期構造の作製
選択プロトン交換法を用いて周期状分極反転構造の形成を試みた。基本波波長850nm ~.こ対
する分極反転の周期は l 次周期で 3. 7μmであり 3 次周期は 1 1. 1μmである。分極反転部の
形状特性(図 3. 12) より、厚み2μm程度の光導波路と十分な重なりを得るには、 4
μm 以上の分極反転幅(周期 >8μm) が必要となる、そこで周期 1 1. 1μmの周期状分極反
転構造の形成を行った。 Taマスクにより周期 1 1. 1μmおきに幅4μmのストライブを形成し
た後、プロトン交換を 2600C で 50分間行った。これを 590 0C で 10分間熱処理した。作製した









図 3. 1 5 3 次周期分極反転構造の断面顕微鏡写真(周期:1. 1μm) 













図 3. 1 8 選択プロトン交換法により作製した l 次周期分極反転構造の
断面顕微鏡写真(周期 :4μm)
分極反転部の厚み増大
第 2 章で示したように、高効率の光導波路型QPM -SHGデバイスを作製するには、光導波路
と分極反転構造との充分なオーバラップが必要であり、1. 8μm以上の厚みの分極反転構造
が要求される。ところが選択プロトン交換法により形成される分極反転部の断面形状は作
製プロセス条件(プロトン否定換条件、熱処理温度・時間)に依存せず、図 3. 1 2 に示す比




3. 7 3 次周期擬似位相整合デバイス
作製した 3 次周期分極反転構造の特性を評価するため、分極反転および光導波路が形成
された Li Ta03 の SHG特性の評価を行った。
3. 7. 1 第 2 高調波評価系
デバイス特性を詳しく調べるため、波長を可変できる連続光出力のTi サファイアレーザ
-45-
1 7 に、 T i サファイアレーザを用いたSHG評価光学系を示す。用いを光源に用いた。図 3.
レーザ、から出射たTiサファイアレーザはリング共振器型でスペクトル幅は約2GHzである。
卜もう一方を対物レンズ一方を波長計に入射さ せた。された光は半透過ミラーで分岐され、 Ar により集光し、光導波路に対して TM偏光で端面入射し結合を行った。出射され(40倍〉
それぞれの出力を Si 受光器にてた導波光を波長分離ミラーにより基本波と SHG光に分離し、
測定した。 SHG光側はさらに、赤外線吸収フィルター (HOYA製門500) を挿入し、基本波を完




T i サファイアレーザを用いた第 2 高調波発生実験系
i\ =11.1 ぃ m
850 



































り、第 2 章で得られた理論効率 (30---60%/W程度 :3 次周期において基本波の縦モードマル
さらに基本波パワーに対する



















(4) 周期状の分極反転構造が形成されたLiTa03光導波路に Ti サファイアレーザを入射し、













10 その結果、 L iTa03 を用いた光導波路型のQPM-SHGデバイスの作製が初めて示され、なった。1000 100 





(波長 :848nm、分極反転周期:1. 1μm、相互作用長:9mm ) 




さらに分極反転の諸特性適用を図り、 Li Ta03 におけるプロトン交換特性を明らかにした。
についての考察をもとに選択プロトン交換法を提案し、 Li Ta03 における周期状分極反転形
以下に得ら成の可能性について考察、実験、評価を行い、第 2 高調波の発生を確認した。
れた結論を示す。








第 4 章 l 次周期分極反転構造の形成 ており 64) 、 Li Ta03 もとれに準ずると推察されている 43) 0 Li Nb03 における分極反転形成メ
カニズムとしては焦電効果により発生する電界が分極反転の要因と考えられている。
LiNb03 における分極反転方法としては、 +z面にTi を熱拡散する方法が行われている 33) 。
また S i0 2 を蒸着し、これを熱処理しても同様の現象が起とる 35) 0 Li Nb03結晶のキュリー温
度は、結品中の Li ， Nbの組成比より決定され、 Li比の減少とともにキュリー温度が低下する












度について検討した。 Li Ta03 のキュリー温度は、 Ta/Li の組成比のより最大570'"'-'660 0C 変化
することが知られている CTa/Li 比O. 89'"'-' 1. 22によりキュリー温度は660'"'-'570 0C 変化) 65) 。






• L iNb03 では +z面で、 LiTa03 では -z面でしか分極の反転が生じない現象を説明でき
4. 1 緒言
高効率の光導波路型QPM-SHGデ、パイスを実現するには、光導波路と同程度の厚み(> 1.8 
































顕微鏡写真を示す。 (a) は Pdコートを施した試料、 (b) は通常の熱処理を行った試料である。
焦電電界を防止しても分極反転は形成され、焦電電界が分極の反転に関係していないこと












図 4. 1 焦電電界が分極反転に与える影響
(a) Pd コートにより熱処理中の焦電電界を防止、 (b)Pdコートなし (仁) ?F・EB?




μmの Taマスクを形成し、プロトン交換を 260 0C で 40分間行った後、熱処理した。得られた
分極反転部の断面顕微鏡写真を図 4. 2 に示す。 (a) は熱処理を行わない試料、他は520 0C
でそれぞれ (b) 5, (c) 10, (d) 30 , (e) 60 , (f) 120秒間熱処理を行った試料である。この結果より
次のことが明らかになった。 (a) で観測されているのはプロトン交換部である。
・分極反転はプロトン交換部と基板の境界部分に発生する。 (b ， c)
・分極反転部は最初の反転部分が核となり、その周辺に拡大していく。 (d"e)
・分極反転部の拡大は 120秒程度で停止し、さらに熱処理しても反転部の形状に変化はな
図 4. 2 分極反転の形成過程
(熱処理時間: (a) 熱処理なし， (b) 5, (c) 10 , (d) 30 , (e) 60 , (f) 120秒、
プロトン交換: 260 oC , 40分間、熱処理温度:5200C) 



























【内部電界モデル】 L iNb03 の結晶成長中に結晶内の不純物濃度の差により内部応力が発
生し、分極反転が形成されるととが報告されている 67 ・ 68) 。しかしながら、不純物濃度差
による内部応力は小さいため、キュリー温度の近傍でしか分極反転に寄与することはない。
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図 4. 3 Z板Li Ta03 における分極反転の形成モデル
LiTa03 + W • WLiTa03 + Li+ (4-1) 
【内部電界モデ、ルの考察】 内部電界モデ、ルを実証するための実験を行った。内部電界モ













次に、図 4. 4 に示したように、 X板の LiTa03上にストライブ状のプロトン交換部を形
成し、これを熱処理した場合を考える。熱処理によりプロトンはプロトン交換周辺部に拡
散していく、そのため内部電界はプロトン拡散部の底面だけでなくストライプの両サイド
にも発生する。電界方向は図 4. 4 に示したように、ストライプの両サイドから中心に向
かう方向である。ストライプ方向が Z軸方向の場合、内部電界の方向と自発分極 Psの方向
は直交するため、分極の反転に寄与する電界成分は存在しない。ところが図 4. 4 に示し
たように、プロトン交換ストライブの方向を Z軸に対して O 傾けると、ストライプの右サ
イドに自発分極 P s~こ対立する内部電界成分 E.sin e が発生し、左サイドには Psと同方向




2600C 40分間プロトン交換して、熱処理を 530"'610 0C の間で温度を変えて行った結果を図 4.
5 に示す。微小な分極反転部分は形成されているが層状の分極反転は形成されていないの
が分かる。
次に、ストライプ状のプロトン交換を形成し、これを熱処理したものを図 4. 8 に示す。
a) は e =22・、 b)e =0・、 c)e =-22・また1)は 10秒、 2) は 30秒間熱処理したものである。
a) は右サイドに c) は左サイドに分極反転核の発生が確認できた。また分極の反転に寄与す
る電界成分の存在しない b) の場合は分極反転核の発生が抑えられているのがわかる。以上
のように、内部電界モデルを基に考察したX板における分極反転核の発生が、実験的にも
証明された。さらに、周期10μmの分極反転の形成を行った。熱処理を 590 CC で 10秒間行っ
た結果を図 4. 7 に示す。 a) は e =22・、 b) は e =0・である。ストライブ方向を Z軸
より傾けることで分極反転の形成が可能になった。また e =0・の場合は分極反転が形成さ
れなかった。以上の結果より内部電界モデルの有用性を確認できた。
図 4. 5 X板Li Ta03 に形成した層状分極反転の断面顕微鏡写
(プロトン交換: 260 cC, 20分間、熱処理:580cC , 30秒間
図 4. 8 X板LiTa03 における分極反転形成過程
(a) e =22・， (b) e =00 • (c) e =-22・、熱処理時間:(1)10秒， (2) 30秒
(プロトン交換 :260 0C.20分間、熱処理温度:530CC) 
(a -1 ) (b -1 ) 
(a -2) (b -2) 

















次に、分極反転部の拡大過程について考察する。分極反転核を中心とした分極反転部の、、? ?,, 仏U'''z、(a) 
面内方向拡大を抑圧するには、熱処理時間 t2を短縮する必要がある。熱処理時間を短い時
また分間の範囲で調整することにより、分極反転部の形状を制御することが可能になる。X板 Li Ta03 に形成した周期状分極反転構造の断面顕微鏡写真

































度カーブは図 4. 8 に示す様に昇温速度dT/dtで室温 TOから熱処理温度 Tl まで昇温時間 t
lで上昇する昇温部分と、温度 Tlで熱処理時間 t2の間処理する熱処理部分と、室温中で温












1 3. 4. 
4. 3. 2 熱処理装置
瞬間熱処理法の実現を目的として開発した熱処理装置の構成について説明する。従来の
ヒータによる加熱方式(図 3. 8) では、充分な昇温速度が得られない。 そこで、赤外線
ランプによる高速熱処理装置を導入し、高速、短時間の熱処理を可能にしたロ用いた赤外
線加熱装置の概略を図 4. 9 に示す。高速加熱を実現するため、ハロゲンランプを用いた
ランプ加熱を利用する。 また昇温速度、加熱温度、加熱時間を精密にコントロールするた
め、 サンプルホルダー中に固定した熱電対により温度をモニターし、 ランプ電流の値を調
整する。 また、冷却速度を l OC/秒~200C/秒の問で変化させても、分極反転の形状が変化
しなかったため、熱処理後は、室温で自然冷却した。





昇温速度: l OC/時間~8 OOC/秒
加熱時間: > 1 秒





瞬間熱処理法による周期状分極反転構造の作製方法を図 4. 1 0 に示す。 LiTa03基板の
-2面上に、厚み30nmの Ta膜をスパッタ蒸着装置を用いて堆積する。次に、 フォト工程と
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性を明らかにするとともに、 そのメカニズムを考察する。 さらに、 1 {欠周期構造を実現す
るため分極反転形成方法を確立する。
4. 4. 1 厚み方向 (Z軸方向)の拡大
瞬間熱処理法により形成した層状分極反転の厚み方向の拡大特性について述べる。
【熱処理時間依存性】
LiTa03 の -2面に層状のプロトン交換部 (260 0C 40分間)を形成し、熱処理温度、時間を












1 1 からわかるように、分極反転厚みの初期値 (T2=0のときの値)が540'""560図 4.










1000 / TEMPERATURE (K-l) 
分極反転拡散定数の温度依存性
1.25 1.20 
1 2 図 4.TEMPERATURE 
。: 510 ・c
• : 520 oC 
1 1 に示した分極反転層厚み d 00門と熱処理時間 t を拡散方程式にあてはめると、熱
(4-2) 
以下の (4-2) 式で表される。
[t. D (T) ] 1/2+d?
dø は分極反転厚みの初D (T) は拡散定数、T は熱処理温度、t は熱処理時間、但し、
プロトン交換厚みとほぼ一致する。拡散定数の温度依存性T 三五 540 0C の場合、期値であり、







d 00 門 =2












1 2 に示す。各点を通る直線より、分極反転層の厚み d 00門を求める次式 (4-3) が
得られる。
を図 4.
7 6 5 4 3 2 
。
。
(4-3) d 00 門 =4.27x 10tﾘt1 /2exp(-1. 75x 104/T)+0. 5 
SOAK TIME 1 /2 (，.，f市市)
分極反転厚みの熱処理時間依存性1 1 図 4. μm 
により活性化エネルギーと拡散定= D?xp (-Q/R T) (T) アレニウスの式Dまた、〔活性化エネルギー〕
とこで Rは理想気体定数である。数 Døが以下のように求められる。分極反転層の厚みと熱処理時間の関係より、飽和値に達するまでの分極反転層厚み
d 00門は熱処理時間 t の平方根に比例することが明らかになった。 そこで、分極反転層の拡
これは、分極反転部の間隔により内部電界の分布が異なるためと考察される。
(4-4) μm2 /h 
Q = 290 kJ/mo 1 
D?4.6X102ﾘ 
SOAK TIME: 10 5 






• : 0.5 .C/sec 
6: 1 ・C/sec
・: 30 .C/sec 





















INVERSION WIDTH (μm) 
X またはそこで、分極反転部の面内方向の拡大特性について考察する。御が必要である。
プロトン交換面積により分極反転部Y板Li Ta03 における層状の分極反転が形成されない、




.: 5 .C/sec 
・: 30 oC/sec 













熱処理の昇温速度と分極反転形状の関係を調べた。昇温速度を 0.5 0C/秒から 80 0C/秒ま
図 4.それぞれの昇温速度における、分極反転部の幅と厚みの関係、を調べ、で変化させて、
プロトン交換は260 0C 、 20分間、熱処理温度は550 0C 、熱処理時聞は 101 3 に示す。但し、
秒であり、隣接する分極反転部の間隔は 10μm以上とした。昇温速度が上昇するに従い、
WDO 門 >6μmにおいては、低速昇温一方、WDO門く 4μmおける反転部の厚みが増加する。
1 次周期(幅2μm程度〉の作製には、高速昇温がの方が深い形状が形成できる。従って、
そこで、分極反転部の周期を4μm とし、分極反転部の有効であることが明らかになった。
4 2 3 
INVERSION WIDTH (μm) 
1.0 
1 4 に示す。周期状分極反幅と厚みの関係を各昇温速度に対して測定した。結果を図 4.
転構造は 1 0C/秒以下では形成されなかったが、分極反転部の厚みは昇温速度とともに増加
分極反転形状の昇温速度依存性(周期=4μm)
(プロトン交換:2600C •20分間、熱処理: 550 oC, 10秒間)
1 4 図 4.1 4 の反転部の幅と厚みの関係が僅
互いに影響することがわかった。かに異り、隣接する分極反転部の距離が近づくにつれ、





1 5 にお1 5 に各熱処理時間における分極反転部の断面顕微鏡写真を示す。図 4.図 4.以上の結果、高速昇温により、分極反転部の形状制御が可能になり、分極反転部の短周期
プロトン交換時それぞれ(1) 5秒、 (2) 10秒‘ (3) 30秒、 (4) 60秒である。いて、熱処理時聞は、l 次周期構造の作製には 1化および厚み増加が同時に達成されることが明らかになった。
間が20分間の場合、分極反転部の拡大は約10秒間で停止する (a-2) 0 30秒熱処理すると、分OC/秒以上の熱処理が、深い構造を得るためには50"C/秒以上の熱処理が必要であった。
しかし、極反転部内のマイクロドメインが僅かに増加するが、形状の変化はない (a-3) 。【熱処理時間依存性】
またプ60秒の熱処理においては、分極反転形状が僅かに縮んでいるのが観測された (a-4) 。熱処理中に分極反転部の拡大が発生することより 、分極反転形状は熱処理時間に顕著に
ロトン交換時間が40分間の場合、分極反転部の厚み方向の拡大は 10秒程度で停止するが、プロトン交換を 260
0C で (a) 20分間と (b) 40分間行ったサンプルの熱依存すると考えられる。
処理時間依存性を調べた。熱処理温度は 540 0C 、昇温速度は80 0C/秒、選択プロトン交換の 面内方向の拡大は継続し、 60秒間の熱処理では、隣接する分極反転部が接触するため、周
以上の結果より、分極反転部の拡大はプロトン濃度に依存し、期構造が維持できなくなる。
フ.ロトそのため、熱拡散によるプロトン濃度の低下により拡大が停止すると考察される。-z 






SOAK TIME: 10 sec 
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(b-3 ) (a-3 ) 
10 8 6 4 2 
INVERSION WIDTH (μm) (11 ・ 4)(a-4 ) 
分極反転形状の熱処理温度依存性
〈プロトン交換:260oC. 20分間、熱処理時間: 10秒)
1 8 図 4.分極反転形状の熱処理時間依存性(断面顕微鏡写真)




なかった。さらにLiTa03 のキュリー温度に近い590 0C の熱処理においては分極反転部は幅、
厚み方向に等方的に拡大し円形状となった。分極反転部の面内方向の拡大が560 0C 近傍で始
まるが、この温度は反転部の厚み方向の拡大特性が変化する闘い温度と一致する。また分
極反転形状の温度依存性は顕著であり、形状の再現性を得るには、温度制御を:t 3 0C 以下に
制御することが必要であった。
【温度依存性】
分極反転形状の熱処理温度依存性を求めた。図 4. 1 8 に各熱処理温度における分極反
転部の幅と厚みの関係を示す。但し、プロトン交換は260 0C 、 20分間、昇温速度は8crc/秒、
熱処理時間は 10秒とした。熱処理温度が 600 0C 以上では、周期状分極反転が観測されなかっ
た。一方、 520 0C 以下では、分極反転部の厚みは lμm以下になった。 WDO 門 >4μmでは反
転部の厚みは、熱処理温度とともに増加するが、熱処理温度が530-550 0C において、 WDO 門
く 3μmにおける分極反転部の幅と厚みの関係は温度に依存せず一定であった。また:、熱処
理温度が 540 0C 以下のとき、 WOO 門 >4μmにおいて、分極反転部の幅の増加とともに厚みが







4. 4. 3 分極反転形状の制御
瞬間熱処理法により Li Ta03 分極反転の形状制御が可能となり、 l 次周期分極反転構造が
形成されることが見いだされた。ここでは、実験で得られた分極反転特性について内部電
界モデ、ルを基に考察するとともに、 l 次周期分極反転構造作製条件の確立を図る。




分極の反転エネルギーの値は極端に低下する。そのため、熱処理温度が T c を越えるととも
に、分極反転部は急速に拡大すると考えられる。
分極反転部の面内方向の拡大も、内部電界モデルとプロトン交換部のキュリー温度が
540'" 56 0 oC に存在するとの仮定より説明できる。分極反転部の厚み方向の拡散定数より、
分極反転部はプロトン拡散の内部で発生していることが明らかになった。そのため分極反
転部の拡大も内部電界の影響を受けると考えられる。図 4. 1 8 にプロトン交換部の周辺
に発生する内部電界の分布を示す。内部電界は図 4. 1 8 に示すようにプロトン拡散部分
の周辺より内部に向かつて発生する。熱処理温度が T c 以下の場合、分極の反転には自発分
極 (P s) に対向する内部電界が必要になる。内部電界の分布は図に示した分布をとるため、
プロトン拡散部の底で Psに対向するベクトルは最大になる。従って、分極反転部は電界ベ
クトルが最大となる厚み方向に拡大していく。また、 520 0C 以下の熱処理で、深い周期構造
が形成できない理由も以下のように説明できる。 520 0C 以下では、分極反転部とプロトンの
拡散速度の差が大きくなり、分極反転部が拡大する前に、プロトン濃度の低下により分極






図 4. 1 7 分極反転形状の熱処理温度依存性(断面顕微鏡写真)
(プロトン交換:260oC. 20分間、熱処理 :10秒間. (a) 520. (b) 540 , (C) • 560. (d) 5800C) 
次に、熱処理温度による分極反転形状の変化を観測するため断面より観測を行った。図
4. 1 7 に断面顕微鏡写真を示す。熱処理温度は (a) 520 0C 、 (b) 540 0C 、 (C) 560 0C 、 (d) 590 0C で
ある。 540 0C 以下では分極反転部は主に厚み方向に拡大しているが、 560 0C を越えると面内
-68- 一69-
DOMAIN-INVERTED 
-c face REGION 
PROTON-DIFFUSED 
REGION 





0C/秒 周期 4μm (> 5 OOC/秒)
熱処理時間 3 0 秒 厚み 1. 8μm (10.-..60 秒)
5 4 0 +30C デューティ比 .-.0. 5 温度 (5 3 0 .- 5 5 0 OC) 




4. 5 1 次周期分極反転構造
表 4. 1 の条件をもとに、瞬間熱処理法による分極反転の形成を行った。作製した分極
反転構造の周期依存性を図 4. 1 8 に示す。 3 次周期 (10μm程度)の領域においては、
従来の選択プロトン交換法との差はほとんどないが、 l 次周期 (3.......4μm程度)において
は、分極反転部の厚みが、従来の方法の 2 倍以上に増加していることがわかる。分極反転
部の厚みは 1 次周期の 3.......4μm において1. 7μm以上の値を示し、深い反転構造が形成され
た。とれは第 2章で行ったデ、パイス構造の設計値をほぼ満足する値 (d DO 門詮1. 8μm) で
あり、光導波路の閉じ込めを強化することにより、分極反転構造と導波光聞の十分な重な




(b) T 応 or> Tc 










































1 9 図 4.
温、短時間熱処理、精密温度制御を特長とする瞬間熱処理法を提案した。
(b) 従来の熱処理法 (3) 赤外線ランプ加熱により瞬間熱処理法を実現し、分極反転形状の制御性を評価した。
分極反転形状は高速昇温により制御可能になり、 500C/秒以上の昇温速度で530'" 550 0C 間
また、周期4μm以下の 1 次周期構造を得で熱処理することにより、厚みの増大が図れる。
および30秒以下の熱処理が必要なことが明らかになっるためには、 540 :t 3 0C の温度制御、
(a) 瞬間熱処理法、

































を考慮すると、高効率の SHGデバイスが必要となる。図 5. 1 に半導体レーザ出力と、その
とき得られる SHG出力の関係を示す。現状の市販のシングルモード発振の半導体レーザの出























れに対し、屈折率揺らぎが2X 10- 5 存在しただけで、 SHG出力は半分になってしまう。これ
を K= 7t /Aの関係より分極反転構造の周期Aがム A変動するとして計算すると 0.05nm に
相当する。光導波路の実効屈折率のゆらぎは光導波路の幅または厚みが変化することによ
り生じる。光導波路厚み1. 9μm、幅4μmに対して、それぞれの許容度(半値全幅とする)
を求めた。図 5. 3 に QPM-SHGデバイスの構造パラメータに対する尤度を示す。光導波路お
よび分極反転の作製には高い作製精度を必要とするととがわかる。
COUPLlNG 30% 50% 70% 100% 
I EFFICIENCY 50 
10 20 50 10 200 
FUNDAMENTAL POWER (mW) 
図 5. 1 利用効率、変換効率と SHG出力の関係






















6. 3. 1 分極反転部のアニール特性
分極反転部は、周期状に形成されたプロトン交換部を熱処理することにより作製される。







形成した後、酸素雰囲気中で 1 時間アニール処理を行った結果を図 6. 4 に示す。熱処理
温度が4500C 以下では分極反転形状に変化はないが、 500 0C になると分極反転部内のマイク
ロドメインが増加し、 550 0C では反転形状に変化をもたらすことが分かる。分極反転形状に
影響を与えないアニール処理を行うには、 450 0C 以下の熱処理が必要なことが判明した。
図 6. 2 屈折率揺らぎに対する SHG出力変動(計算値〉
(入 ω ニ 0.87μ m. 1:1 n =0.016. A=4μm ， L= 10mm) 
P<1) Waveauide 
'Depth: 1 . 9μm 
(Fluctuation く士10nm)
'Width: 4 川






'Duty ratio: 0.5 
(a) (b) (c) 
図 6. 4 分極反転層のアニール特性
(アニール処理:温度 (a) 545 , (b) 550 , (c) 560 0C 、 1 時間〉図 6. 3 光導波路型QPM-SHGデ、パイスの構成図
-76- ワ28ηI 














5. 3. 2 三次元光導波路の形成
Ta膜をマスクとして、ピロ燐酸を用いたプロトン交換により周期状分極反転構造内に三
次元光導波路の形成を試みた。図 5. 5 に三次元光導波路形成工程を示す。 (a) 1 <欠周期分
極反転構造を形成した後、酪素雰囲気中で420 0C 6時間アニール処理した Li Ta03 基板の -z







図 5. 5 光導波路形成工程
-78-
(a) Ta deposition 
ストパターンを形成する。その後、 CF4 ガス中で、 3分間反応性イオンエッチング (RFパワ
ー70W、真空度3X 10- 2 Torr) を行い、レジストをマスクとしてTa膜をパターン化する。形
成されたパターンは、スリット幅を:tO. 1μm 以下の精度で惇IJ御で、きる。 (c) レジストを除
去した後、ピロ燐酸中でプロトン交換を行う。 (d) 沸酸 (HF) と硝酸 (HN03 )の混合液中でエッ




(b) Pattern i ng 
5. 3. 3 光導波路のアニール特性





Z板L iTa03 に厚み0.2μmのプロトン交換層を形成した後、 380 0C で 5分間アニール処理した


















100 200 300 400 500 600 700 
DEPTH(nm) 
図 5. 8 アニール処理したプロトン交換層の H ， L i 濃度プロファイル
一79-
ー で一一一一一I三二二孟孟ーー孟孟
アニール処理がプロトン交換しiTa03 の結晶構造に変化を与えるとが確認されているため、6 に、 SIMSで測定し1 <欠イオンとして酸素を用いた。図 5.SIMSは加速エネルギー 12keV 、
ことが原因と考えられている 77) 。た H.Li の濃度分布を示す。 SIMSによる測定は、表面近傍(深さく 20nm) での測定誤差が大
プロトン交換部をアニール処理すると非線形性の回復だけでなく、屈折以上のように、この部分の6 における表面近傍の値は大きく変動しているが、このため図 5.きくなる、
しかし、屈折率変化率変化の増大が図れ、閉じ込めの強い光導波路の形成が可能となる。アニール前にはステップ状の濃度分布を有していたH.L i 濃度





2000 1000 500 200 100 50 20 
0 
10 
(sec) ANNEALlNG TIME 
光導波路厚みのアニール処理依存性8 図 5.マルチモードのプロトン交換次にプロトン交換光導波路の屈折率分布について調べた。
(波長 :870nm. WWG =4μm. プロトン交換 :260 0C.14分間)部を形成し、逆WKB法76) により屈折率分布を測定した。作製条件はプロトン交換を 260
0C で
アニール処理の前後で、プリズム結合4時間行った後、 400 0C で 30分間アニール処理を行った。
プロトン交換を施した後、赤外線加熱装置でアニール処理し光導波路を形成した。光導法による屈折率変化を測定し、逆WKB法により屈折率分布を求めた。光導波路厚みと屈折率
波路の端面を光学研磨した後、波長840nmの光を導波させ、導波光の近視野像より光導波路アニール処理により屈折率分布はステップ状からグレー7 に示す。変化量の関係を図 5.
ピロ燐酸中で260の厚みを測定した。光導波路の作製条件は、帽4μmの Taマスクを用い、しかし、屈ディッド状に変化しており、 SIMSによる H. Li 濃度分布の変化と一致している。
それマスクを除去し、昇温速度40 0C/秒でアニール処理した。℃、 14分間熱処理した後、プロトン交換し i Ta03 の屈折率折率変化はアニール処理により増大していることが分かる。
8~こ示す。



































アニールにより1 0 に示す。次に、光導波路厚み依存性について測定した結果を図 5.これによって、分極反転部と導μmになり閉じ込めの強い、浅い光導波路が形成できる。
光導波路厚みを変えて、 SHG変換効率を測定した。光導波路厚みが減少するとともに、変換アニール温度は400 0C 以上にする必要があ波モード間の大きなオーバラップが可能となる。
これは、導波光パワー密度の増大および、導波光モード効率が増大しているのがわかる。アニール温アニール時間の制御性を考慮してアニール条件は420 0C 60秒に決定した。るが、
図 2.この結果は、また、と分極反転部の重なりの増加によるものであると考えられる。度が400 0C 以上で、最小導波路厚みが浅くなることは400 0C 以上で屈折率変化の大きな光導
さらに浅い光導波路8 に示した計算結果 (~n :0.014""'0.016程度)とほぼ一致している。波路が形成されていることを示している。
カットオフに近づくため導波損失の著しい増加が観測された。以上のの形成も試みたが、



























1 0 図 5.
5 3. 5. 
作製した光導波路の伝搬損失をカットパック法79) により測定した。光導波路の作製条件

















O.3dB/cmに対し、導波損失は増えているが、比較的低損失な光導波路が形成できている。SHG出力の光導波路幅依存性 (A =3.8μm. dWG= 1. 9μm) 9 図 5.
-83--82-
デバイスの作製4 6. 導波損失の原因としては分極反転の影響も考えられるが、 Si02 保護膜を装荷することによ
LiTa03 を用いた光導波路型QPM-SHGデバイスを作製した。 Li Ta03基板の一 C面にピロ燐酸エッチング工程で生じた基板表面の 5nm程度の凹凸が主なり伝搬損失が減少したことより、
を用いた選択プロトン交換と瞬間熱処理法により周期4μmの分極反転構造を形成する。基プリズム結合法により測定され、原因と考えられる。形成された光導波路の厚み変動は、













行った。 SHG出力(波長435nm) は基本波の2乗に比例して増大し、基本波パワー 115mWに対









れた。また、変換効率は、第 2 章で計算した理論効率 (250""500お/W) に近い値を示した。
3.6μmから4μm まで変化させることで、位相整合波長は845nmから 870nm まで変化した。
方程式より計算した屈折率波長分散の関係より、式 (2-1) を用いて計算した結果を図 5.






l 5. 5. 
10 







昇温速度 40 0C/秒 厚み 1. 9μm 
アニール時間 6 0 秒 幅 4μm 


















温度および波長特性2 5. 5. 
デ、パイス応用、特に半導体レーザの波長変換を実温度および波長許容度を知ることは、







(2-8) と光導波路の分散特性(式 (2-10)) より計算でき、素子長 10mmに対する波長許容度は、10 
デバイス全この結果より、均質性の高い分極反転構造および光導波路が、0.09nmである。
体に渡って形成されていることがわかる。安定したSHG出力を得るには、半導体レーザ発援
1 5 に SHG出力の温度依存性を示す。温度許容度幅波長の精密な制御が必要である。図 5.
この値はし iNb03:QPM-SHGデ、パイスの 2倍80) 、 KTP:QPM-SHGデ(半値全幅)は2.5 0C である。
。工
ω
10 これはLi Ta03 の屈折率の温度依存性がし iNb03 に比べて小さいパイスとほぼ同じである 9 )白1000 100 
FUNDAMENTAL POWER (mW) また簡単な温度制御を用いれば、実用化が可能な値である。;欠ことによると考えられる。
1 8 に示す。にデ、パイスの温度を変化させ、位相整合波長との関係を調べた結果を図 5.(波長 :870nm)SHG出力特性1 2 図 5.




























位相整合波長の分極反転周期依存性1 3 図 5.








その結果、 LiTa03 による l 次QPM-SHGデバイスの作製めの強化を図りデ、パイスに適用した。
この値は、導波路型SHGデ、パイスに
目的としていた高効率、高出力特性が実現できた。以下に得られ















また、光導波路のアニール処理に瞬間熱処理法を利用するこ質な光導波路を形成できた。SHG出力温度依存性1 5 図 5.
とにより、低損失 (0. 8dB/cm) で閉じ込めの強い(厚み1. 9μm) 光導波路の形成が可能とな(1\ =4μm. 相互作用長 :10mm. 波長870nm)
その結果、作製可能となり、分極反転部と導波光の闘で充分なオーバラップが得られた。
2 にまとめる。 115mWの基本波入力より 23mWの青色SHG光(ったSHGデバイスの特性を表 5.
波長435nm) を変換効率20%で得た。換算効率は 200児/Wであり、半導体レーザの波長変換に
より mWオーダの出力が得られる見通しである。






















30 25 20 
CC) TEMPERATURE 
位相整合波長の温度依存性
(1\ =4μm. 相互作用長 :10mm)
1 8 図 5.
表 5. 2 デバイス特性 第 6 章 半導体レーザ光波長変換による青色光発生
分極反転構造 八=4μm ， D=1.8μm ，し =10mm
光導波路 W=4μm ， D= 1.9μm ， Loss=O.8dB/cm 
SHG出力/入射ハ.ワー 23mW/115mW 
換算効率 200%/W 
位相整合波長 869 n m 





おいて安定な出力を得ることが必要条件となる。第 5 章で述べたように、 LiTaOs による光
導波路型QPM-SHGデ、パイスは、高効率変換が可能で、あり、また高出力で集光特性に優れた青
色コヒーレント方式として期待できる。しかしながら、 SHGデ、バイスの波長許容度は一般的
に狭く 81 )、 LiTaOs:QP門 -SHGデバイスの場合も、前節で示したように半値で0.13nm しかない。
一方、半導体レーザの発振波長は、注入電流または環境温度により O. 1nmから数nm変化する
ため、波長許容度が狭い QP門-SHGデ、パイスによる半導体レーザの安定な波長変換は容易では
ない82 ， 8 s) 。
本章では、 SHGデ、パイスを用いた小型青色光源の実用化に必要な出力の安定化を目的とし









SHGデ、パイスによる波長変換実験を行った74) 。その結果、 1.3mWの青色光(波長434nm) の
発生を確認している。さらに、グレーティングフィードパックによる、半導体レーザ発振






て解析する。さらに、その結果をもとにデバ イス を設計、試作し、 QPM に おける許容度拡大
が可能なことを示 している。




る 85 - 87) 。同様に、 QPMにおいても、グレーティング構造に線形チャープ構造またはランダ




そこで、 QPMの波長許容度を拡大する、簡便で実現的な方法として、図 8. 1 に示す分割
領域型の周期構造88) を提案する。図 6. 1 (a) はデ、パイス構造を示したもので、 (b) はデ、パ
イスの非線形グレーティングを表したものである。チャープ構造を近似的に実現するため、
分極反転周期を領域に分割し、各領域における位相整合波長に差をもたせる89) 。さらに、
領域聞に設けた空間 3 により、各領域で発生する第 2 高調波の位相差を制御する。この構
造により、領域間の位相整合波長の差と各領域で発生する第 2 高調波の位相差関係をそれ
ぞれ制御し、 QPMの許容度の拡大が図れる。図 6. 2 を用いて、分割領域構造による、擬似
位相整合の許容度拡大の原理を基本波と第 2 高調波の位相関係、より説明する。簡単のため、
3 分割構造とし、各領域間の位相整合差 Kl Lt-K2L2=K2L2-K3L3=π 、領域間隔
は O とした。このような分割領域構造内に、式 (2-3) で表される伝搬定数差K を有する基本
波が入射すると仮定する。例えば、 K=Kl のとき、位相整合条件は領域 1 で成立する。
方、領域 2 、 3 における位相不整合量 2 (K-π/ An) Z の値は π の整数倍となり、領域
l で発生した第 2 高調波に、領域 2 、 3 で発生した第 2 高調波は影響を与えない。同様に、





SEGMENT 1 SEGMENT 2 
(a) 分割領域型QPM-SHG デ、パイスの構成図
d(z) L, =八， N, 
: ト唾
Lz =八Z Nz 
予;







i勺 ;行? z 
L, L, +む 1 L, +LZ+ﾒl L, +LZ+ゐ，+ゐ2
(b) 非線形光学定数の伝搬距離依存性
図 6. 1 分割領域型QPM - SHG デ、パイスと非線形グレーティング構造
ηL ??
(6-1) fl 許可K)12 dK = coωnt 
⑨ グレーティング長一定の条件において、変換効率と波長許容これは、の関係が成り立つ。
度が反比例の関係、にあることを示している。
(z) を式 (2-7) に代入すると、 QPMの変換効率は
は次のように表される。
イd1(z) 仰
1 (b) に示した非線形光学定数 d図 8.



















































































また領域の数 n が小さいとき、領域領域間隔 3 が領域長 Li に比べ充分小さく、~.，...~ '-、- 1.、分割領域型グレーティングによる擬似位相整合2 図 8.




(1)(K) "' B2(1 )(K , I^) + exp(2jKCP:2 )B2(1)(K , 2^) + ・・ + exp(勾K中n) 82ω(K， An) 式 (2-5)
理論的解析
単一周期の非線形グレーティングを用いたQPM~こよる第 2 高調波の変換効率が、
2 2. 8. 
(6-3) によって表される。素子長をしとすると式 (2-6) ， (2-7) より位相整合の許容幅は 1/L に、 SHG
Ai) は式 (2-5) で示され、B 2w (K , 但し、出力はv に比例する。従って、許容度を拡大するため素子長を短くすると、変換効率を大
~ (Li + 久)=中m
グレーティングの長さを半分にすれば、 QPMの許容度は 2帽に低下させてしまう。例えば、













(z) の電界振幅 B2w (K) は非線形光学定数の分布 d
-94-
ノt ーセパルの公式より従って、
許容度は位相整合差 r とともに増加するが、位相不整合量ムに対する SHG出力は最大値近傍で表される。但し、
5 は最大値近傍でそこで r の変動の大きさを以下の式で示す 5 で表現する。で変動する。
1 Bj 12 = exp[ 2 j K (中1- <tJj)] B2 (1)(K ‘ Al)B2Iリ(K、^.J) + C.C. 
r の最適値はとが最小になる値である。のSHG出力の変動を積分したもので、(6-6) 
と =h)-r| ぜω(K) ー BJ/BJ
I 2 の和と 、各領域間で発生す
る第 2 高調波の干渉項 I B i j I 2 の和によって表される。各領域間隔 3 は干渉項に影響を与
Ai) SHG出力は、各領域で発生する第 2 高調波 I B2w (K , 
える。
BU¥ 2 = (a2-a ，)ー lflV(K)|2dk次に、得られた解析式を用いて、分割数 2 の QPM-SHGの設計を行う。式 (6-5) より、第 2
a1 = Kl -K -r/4 
K2 = 7t / Kt=π/Al 、A2) より表される。と B 2w (K , Al) B2w (K , 高調波は、
(6-9) aゥ =K勺- K + r/4. A2 とし、位相整合差 r = I KI-K21 に対する SHG出力の位相不整合量(~)依存性を図
3 に示す。但し、領域間隔 0 = 0 とし、領域長 L=Ll=L2 とした。位相不整合量ム8. 
r の最適値はSHG出力変動とが最小になる4 に示す。r と 5 の関係を計算した結果を図 8.K (Kl と K2 の平均値〉を用いて以下の式で表される。は、
値で分割数が 2 の場合、
(6-7) K=K + ?
(6-10) 4 r L= 3. 
またSHG出力は ηpm を用いて規格化した。
となった。


































r L NORMALlZED PHASEMATCHING DIFFERENCE 10 5 。-5 
O 
-1 0 
δ しNORMALlZED PHASE MISMATCH 
SHG出力変動量 5 の領域間位相整合差 rL依存性
(分割数 :2 ， 0=0)
4 図 8.
位相整合特性(分劃数 :2 ， 0=0)3 図 8.
-96- -97-
【デバイス構造】








・ ó K = 0.16 




















n = 2 
r L =3.4 
前節で行った解析結果をもとに、分割領域型QPM-SHGデ、バイスの設計、試作を行う。位相
0 
・ 1 0 整合差 r を光導波路幅変調により実現するため、 QPM -SHGを試作し位相整合特性を測定した。10 5 。-5 
デ、パイス長 10mm と7 に格子ベクトル K (=π/A) と位相整合波長の関係、を示す。図 8.? NORMALlZED PHASE MISMATCH 
この r を実現するにし 2 分割構造をとる場合、式 (6 - 10) より r =6. 8X 10- 4μ m - t となる。位相整合特性の領域間距離 3 依存性5 図 8.
7 より K ニ O. 83μm- t (A = 3.8μm) における、位相盤合波長の差L1 À p h =は、図 8.
8 に単一周期3.8μmの光導波路型QPM- SHGにおける、図 8.O. 2nm~，こ相当することが分かる。4 に固定し、各 3 に対する SHG出力とr L= 3. さらに、領域間隔 3 についても検討する。
導波路幅に対する位相整合波長と SHG出力の関係、を示す。光導波路幅3.4 と 4.4μm において、3 により、 SHG出力のム依存性が変化5 に示す。図 8.ムの関係、を式 (6 - 5) より計算して、




















DOMAIN INVERTED REGION WAVEGUIDE 
0.90 0.86 0.82 0.78 
π/^ (μm- 1 ) 
位相整合波長のグレーティングベクトル依存性7 図 8.光導波路伝搬定数変調による分割領域型QPM-SHG デ、バイスの構成図6 図 8.
-98- -99-
8 (b)) に起因するも変動は、分割領域型QPM-SHGデ、パイスの位相整合特性(図 8.
また、SHG出力が変動したものと考えられる。ので、半導体レーザの波長揺らぎにより、
半導体レーザのモードホップが発生した場合、発振波長がO. 2nrn近く変動したため半導体レ


























WAVEGUIDE WIDTH (μm) 
(a) 
位相整合波長およびSHG出力の光導波路幅依存性





























9 に示す。直線光導波路の許容度O. 12nm ~こ対し、分割構造にすることした。結果を図 8.






1 0 温度制御により位相整合をとり、時間に対する SHG出力変動を測定した。結果を図 8.





図 8.に対し、光導波路に結合したのは37mWで、あり結合効率は48%であった。 SHG出力 O. 3rnWで、
1 0 における SHG出力の1 時間以上、安定な半導体レーザの波長変換が行えた。図 8.
-100-
ように、各領域間の位相整合差 r i および領域間隔 δ i を計算した。分割構造による SHG変換
デバイス長を 15mm とした。光導波路は鯛4μm、厚み1. 9μm効率の低下を緩和するため、
1 1 に示す。実線は 3の直線光導波路である。第 2 高調波の出力特性の計算結果を図 8.
=0の場合、破線は適当な δi を与えた場合である。計算に用いた他のパラメータは表 8.
しかしながら、デ1 に示す。第 2 高調波の出力変動が Ôi により低減できることがわかる。
パイス長 15mm、分割数 3 のとき、領域間の周期差は ~A/A=8X lO- 4 となり、通常のフォ
jillfi n 三
トマスク作製精度(電子ビーム描画装置により最小精度はO. 1--0. 01 jJ. m) では実現不可能。10 5 
T I M E (m i n) 1 2 に示す平均周期構造913) :を用いることを提これを解決するため、図 8.な値となった。
これは分極反転周期をA と A+ε を混在させ、平均周期で必要となる領域間の位案した。(a) 
ε を O. 1μm 以下にすれば、平均周期構造による変換効率相整合差を実現するものである。
の減少が間以下に抑えることができる。平均周期構造を用いた場合と用いない場合の位相
1 3 に示す。実線は周期差を実際に与えた場合、破線は ε =整合特性の計算結果を図 8.Eω
三
ot O. 1μm とした平均周期構造を用いた場合である。平均周期構造により、ほぼ理想的な位相
整合特性が得られることがわかる。また、表 1 の結果より求めたデバイスの殺計値を表 8.。工
ω 2 に示す。平均周期構造により、分割領域構造が実現できることが確認された。
【特性評価】。30 
設計したデ‘パイス構造をもとに、 SHGデ、パイスを作製し、特性評価を行った。結果を図 8.TIME 
1 4 に示す。実線は実験値、破線は単一周期のSHGデ、パイス特性をもとに計算した計算値で(b) 
ある。素子長 15mmで、理論値と実験値は、ほぼ一致しており、許容度は 3 分割でO.45nm 、半導体レーザ波長変換 SHG出力の時間依存性1 0 図'8.
また、分割数に対する変換効率と許容4 分割で1. 12nm まで拡大できることが確認できた。(a) 直線光導波路， (b) 分劃領域構造
1 5 に示す。分割なしのもので変換効率280児IW、最大出力40酬を得た。度の関係を図 8.




そのとき得られるSHG出力を測定した結果を図 8.デバイスの温度を変化させて、測定した。デ、パイス設計、1 に示した分割領域構造を用い、デバイス構造は図 8.ついて検討を行う。





式 (6-5). (6-9) を用いて、分割数 3 および4 の場合のデ、パイス設計を行った。各分割領域










2 日当  05 
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・ 1 0 10 10 5 
NORMALlZED PHASE MISMATCH L ?
ー 5 0 5 
NORMALlZED PHASE MISMATCH L ?
(a) 
、ー'?，，目、、
図 8. 1 1 領域間隔 3 による位相整合特性の変化
















表 8. 1 図 8. 1 1 の計算に用いたパラメータ
n L r ﾖl K ﾖ2 K ﾖ3 K 
3 3.3 四0.97 0.97 / 
4 3.14 -3.1 。 3.1 
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十一 』ー 』ー 』ー '- L.. L...J ~ L.J L.. 」ー 』ー圃~ Lー L-I L国 LJUL.; 





0 八12 八 LI い+ L2 + 61 
図 8. 1 2 平均周期構造を用いた分割領域型グレーティング構造
表 8. 2 分割領域型QPM-SHGデバイスの設計値 CL=15mm.ε=0. 1μm) 
(unit : ~!m) 
n Al 2^ 3^ 4^ ? む2 ? 
3 4.0 4.0033 4.0066 L 3.9 0.1 / 


















0.869 0.8695 0.87 0.8705 
FUNDAMENTAL WAVELENGTH (μm) 
0.871 0.8695 0.87 0.8705 
FUNDAMENTAL WAVELENGTH (μm) 
0.871 
(a) (b) 
図 8. 1 3 平均周期構造を用いた分割領域型QPM-8HG デバイス
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SHG出力の温度特性(分劃数 :4)1 8 図 8.分割領域型QPM-SHGデ、パイスの位相整合特性1 4 図 8.

































NUMBER OF SEGMENTS N 
4 3 2 。
果、発振波長は半導体レーザの温度が l OC 変化するごとにモードホップにより 0.2nm程度変
モードホップの抑圧が要求され、半導体レーザを土
0.5 0C 以下で温度制御する要求がある。







折率が2. 155程度であるため、 Si02 (屈折率1. 46) により反射防止膜を形成できる。光導波
路の入出射面に、電子ビーム蒸着装置により Si02 を 146nm堆積し、反射防止膜を形成した。
波長870nmの半導体レーザにより、光導波路からの反射光を測定した。反射防止膜を形成し
ない場合、光導波路からの反射光は 10児以上存在するが、反射防止膜(原理的には、フレネ
ル反射を 0.14% まで低減できる)により、光導波路からの反射は l先以下に低減することが
可能になった。





2 による光の損失は20児であった。光の結合効率 (P2/Pl) は 55児であり、半導体レーザ
光の利用効率 (P2/PØ) は44%であった。半導体レーザの温度を制御し、半導体レーザの
発振波長と SHGデ、パイスの位相整合を行った。半導体レーザの温度を 25 :tO. 5 0C に制御した
とき位相整合が成立し、安定な単一モード発振が得られた。
ァイアレーザはマルチ)が原因と考えられる。また、温度および電流の変動により半導体










8. 3. 2 第 2 高調波出力特性
半導体レーザによる SHG発生の実験を行った。半導体レーザ光は図 8. 1 7 の光学系によ
り安定に発振し、第 2 高調波が得られた。光導波路に入力した光 (P 2) と SHG出力の関係
を測定し、図 8. 1 8 に示す。 35mWの入射光パワーに対し、 SHG出力1. 3mW を得た。変換効
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1 8 に示した光導波路を介した光フィード図 8.これに対し、という問題がある。ある、
20 図 8.バックの方法は、光導波路から出射された基本波をグレーティングで光導波路に返すこと
一方、第 2 高調波は波長選択ミで、光はもとの経路を通って半導体レーザに帰還される。
半導体レーザの波長安定化2 4. 8. ラーにより外部に取り出されるため、基本波および第 2 高調波に影響を与えないという特







本波は同じ光路を通り半導体レーザに帰還する。図 8. 20 にグレーティングの角度を変
化させたときの、半導体レーザの発振波長との関係を示す。発振波長865nmの半導体レーザ




8. 4. 3 第 2 高調波出力特性
波長安定化された半導体レーザによる青色コヒーレント光発生につて検討を行った。図
8. 2 1 に基本波パワーに対する SHG出力の関係を示す。入射パワー72mWに対して 8mWの
SHG光が得られ、変換効率は 11お(換算効率: 154児/W) であった。 Ti サファイアレーザとの効
率の違いは縦モードの数の違いによるものと考えられる。次に半導体レーザの温度を変化
させた場合のSHG出力との関係を図 8. 2 2 に示す CSHG素子温度は一定〉。温度を 1TC か
ら 35 0C まで変化させた。少なくとも 180C 以上の半値帽を有し、フィードパックがない場合
(士 O.5 0C) に比べ大幅な改善が得られる。また、温度一定条件下でのSHG出力の時間変動
は:t 1. 5%以下と安定であった。残された課題としては、デ、パイスの温度特性(半値幅
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図 8.21 SHG出力の半導体レーザ温度依存性













( 1 )フーリエ変換を用いた分極反転周期構造の解析より、分割領域構造による QPM位相整
合許容度の拡大が図れることが明らかになった。分害IJ領域構造は最小精度がO. 1μm と現実
的な値であり、通常のフォトプロセスにより作製が可能となる。解析結果を基に、 LiTa03 
を用いたSHGデバイスを作製し、波長許容度がO. 09nm から1. 12nmに、また温度許容度も 2.5
℃から 22 0C まで約 10倍に拡大することができた。得られた位相整合特性は理論値とほぼ一
致し、設計により波長許容度を自由に制御できることより、分割領域構造がQP阿波長許容度
50 100 200 





振波長の安定化が図れる。半導体レーザを 25 土 O.5 0C に制御することにより、半導体レーザ


















本論文は、 LiTa03 における周期状分極反転構造の形成と、それを用いた光導波路型第 2
高調波発生 (SHG) デバイスに関する研究ついてまとめたものである。優れた非線形光学材料





( 1) L i Ta03 による QPトトSHGデ、パイスの実現において最も重要な課題と考えられる周期状分
極反転構造の形成方法を提供するため、短周期で均質、かつ結品に与える影響が少ない周
期状分極反転構造の形成について考察を行い、選択プロトン交換法を開発した。従来プロ







転構造の形成が可能になり、 LiTa03 の QPM-SHGデバイス応用の可能性が得られた。























なった。さらに、熱処理時間の短縮(く 30秒〉および精密な温度制御 C540 :t 3 0C) により、
周期4μm以下の 1 次周期構造の作製が可能になり、選択プロトン交換法の約 2 倍の厚みを
有する形状が得られることを示した。
瞬間熱処理法の開発により、 LiTa0 3 における 1 次周期分極反転構造の形成が初めて可能
になった。得られた分極反転構造は深い形状を有し、高効率SHGデバイス作製に有効な方法
と考えられる。
(5) 1 <.欠周期分極反転構造を有する LiTa03 を用いた光導波路型QPM-SHGデバイスの最適設
計に基づき、分極反転構造内に形成するプロトン交換光導波路の均一化、低損失化、閉じ
込めの強化を図るため、ピロ燐酸によるプロトン交換と瞬間熱処理法を利用したアニール
処理を行い、高効率(換算効率: 200児/W) の SHGデバイスの作製に成功した。作製したSHG
デバイスは、変換効率20児で 23mWの青色光が得られることを示した。
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